































ルビデオカメラ(Model HC-V520M, Panasonic Co.)を，ミクロな観察には用途に合わせて，
位相差顕微鏡，偏光顕微鏡，蛍光顕微鏡を用いた． 
森永氏は，まずラテックス粒子が混入した液滴の蒸発に関して調べた．予想通り，液滴
はピン留めされ，蒸発速度が一定になっていることが確認された．さらに，液滴が半球状
から液膜情になった後に結晶化することがわかったため，目的である単純化された系の再
結晶化を調べることが可能とわかった．湿度，温度をコントロールすることで蒸発速度を
制御パラメータとして，結晶モルフォロジーの変化を調べた．蒸発速度が大きい時には同
心円パターン，小さい時には結晶が連なった胡蝶蘭パターンが形成されることを発見した．
さらに，液滴の初期濃度を変えた時も同様に初期濃度に応じて，同心円パターンや胡蝶蘭
パターンが観察された．さらに，森永氏は結晶化時間と蒸発速度から結晶化時の過飽和度
を調べた．過飽和度は結晶化しやすさを表すパラメータである．この過飽和度は蒸発速度
と初期濃度に依存していることを見つけた．この結果から，同心円パターンは液滴中央の
 
 
局所的な濃度が低い時に形成されやすく，胡蝶蘭パターンは局所的な濃度が高い時に形成
されやすいことが見出された． 
森永氏は，さらに同心円パターンや胡蝶蘭パターンのパターン形成メカニズムを詳細に
調べた．結晶モルフォロジー形成の時空間分割測定を行った．同心円パターンでは，パタ
ーンの中心（コア）が形成され，その後，中心から順番にリングが形成される様子が観察
された．胡蝶蘭パターンも同様に，コアが形成され，そのコアから次の扇状の結晶（ペタ
ル）が，そのペタルから次のペタルへと順番に形成されることがわかった．このような形
成メカニズムには結晶化時の状態が重要であると考え，その時刻における高さと濃度をパ
ラメータとして系統的に実験を行ったところ，結晶化時濃度が低い時は高さも低く，樹枝
状パターンが形成され，濃度が高くなると同心円パターン，さらに濃度が高くなると膜厚
も大きくなり胡蝶蘭パターンが形成されることがわかった．樹枝状パターンに対して画像
解析を行い，フラクタル次元を求めたところ，拡散律速凝集モデルと一致することがわか
った．このモデルは希薄系において成り立つモデルで今回の実験と一致している．同心円
や胡蝶蘭パターンのコアを拡大してみると，樹枝状の集まりのように観察され，偏光顕微
鏡観察においても同様なことが示唆された．樹枝状パターンは，隙間が多く形成される．
この隙間に周囲の溶液が毛細管現象によって吸水されている様子が蛍光顕微鏡観察によっ
て定量的に見出された．さらに，同心円パターンではコアの形状が等方的な円に近いのに
対し，胡蝶蘭パターンのコアはとげとげした異方的形状をしていた．等方的な円の場合，
吸水も等方的になることで同心円パターンになり，異方的な場合，局所的に吸水がされに
くい部分があり，その点から次のペタルが形成されるため胡蝶蘭パターンになることがわ
かった．これらのことは蛍光溶液の吸水実験からも確認することができた． 
以上の結果をまとめると，形成メカニズムには階層性が見出される．まず，NaHCO3の結晶
系である斜方晶がミクロな単位としてあり，それが拡散律速凝集によって樹枝状結晶が形
成，その樹枝状結晶が集まったコアが形成，そのコアに周囲の液体が吸水されることでさ
らにマクロなモルフォロジーが形成されることがわかった．さらにコアの異方性によって，
同心円と胡蝶蘭パターンにわかれることがわかった．  
 
3．審査の結果 
森永氏は，塩害や健康福祉，インクジェットデバイス製作の観点からも注目されている
基盤上の溶液の結晶化という現象に対して，実験的研究を行った．森永氏は，物理的な複
雑な挙動を理解した上で，コーヒーリング効果を用いてピン留めした液膜からの蒸発とい
う単純化された実験手法を提案した．この実験手法により，単純化に成功し，液膜からの
再結晶化という問題に取り組むことができるようになった． 
森永氏は，まず，蒸発速度と初期濃度に結晶モルフォロジーが依存することを実験的に
見出した．特に胡蝶蘭パターンは他の系では見られたことのないパターンであり，大きな
発見であると言える．さらに，パターンを見つけただけでなく，その形成メカニズムの解
明に着手した．ミクロな直方晶からなる樹枝状結晶を拡散律速凝集モデルで説明できるこ
とを見出した．さらに，コアが周囲の溶液を吸収する毛細管現象によって，さらにマクロ
なパターンが形成されることを見出した．拡散律速凝集はコロイドの凝集モデルであり，
毛細管現象は濡れといった森永氏の他分野への興味がこの成果に結びついている． 
森永氏は，吸水を示すために蛍光顕微鏡観察を行ったり，コアが樹枝状結晶の集まりで
 
 
あることを示すために偏光顕微鏡を用いて観察した．命題に対して，何を行えば説得力の
ある結果が得られるかを考えており，森永氏の深い考察や技術力が今回の成果につながっ
ている． 
 実験のコントロールパラメータは蒸発速度と初期濃度であるが，メカニズムの解明とし
て結晶化時の濃度と高さを用いている．蒸発速度と初期濃度が結晶化時の濃度と高さに与
える影響はまだ解明されておらず，課題として残っている．しかしながら，結晶化時の濃
度と高さによる結晶モルフォロジーの形成において階層構造があり，それぞれの階層構造
において重要な物理現象を明らかにした．一般的な液滴の蒸発による結晶化へ大きな知見
を与え，また，モルフォロジーを利用した応用なども考えられるため，今後の発展性が大
きく期待できる成果をあげた． 
 以上の結果、本論文は博士（理学）の学位に充分値するものと判定した。 
 
4．試験および試問の結果 
 本学の学位規定にしたがって、最終試験を行った。公開の席上で論文内容の発表を行い、
物理学専攻教員による質疑応答を行った。また、論文審査委員による本論文および関連分
野の試問を行った。これらを総合的に審査した結果、合格と判定した。 
 
